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Abstract of DE1 9547700 

The invention relates to an electrode for a fuel 
cell with two layers (5,6). The one layer (6) of 
said electrode is self-supporting and the other 
layer (5) has catalytic properties and of the self- 
supporting layer (6) is several times thicker than 
the other layer (5) with catalytic properties. The 
self-supporting layer can be manufactured from 
economical materials such as Cr203, AI203, 
Fe203. Consequently, the financial savings 
compared with known electrodes for fuel cells 
can be considerable. 
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Beschreibung 

Die Erfindung bezieht sich auf eine Elektrode sowie 
auf einen Brennstoffzellenstapel fOr eine Brennstoffzel- 
le. 

Eine Hochtemperatur-Brennstoffzelle (SOFC) be- 
steht aus einem Brennstoffzellenstapel und der zugeho- 
rigen Peripherie. Ein Brennstoffzellenstapel weist meh- 
rere Einheiten, bestehend aus Elektrolyt, Kathode und 
Anode, auf. Der Elektrolyt ist z. B. aus Yttrium stabili- 
siertem Zirkondioxid (YSZ) (Zr0 2 - 8 mol% Y 2 0 3 ), die 
Kathode z. B. aus Strontium dotiertem Lanthanmang- 
anoxid (LSM) (Lai - x -ySr x Mn03-z) und die Anode z. B. 
aus einer nicht katalytisch wirkenden sowie einer kata- 
lytisch wirkenden Phase (z. B. Nickel- YSZ Cermet; 40 
Vol% Ni/60 Vol% YSZ) hergestellt Interkonnektor- 
platten verbinden mehrere Anode- Elektrolyt -Kathode- 
Einheiten miteinander. 

Es ist aus der deutschen Patentanmeldung, amtliches 
Aktenzeichen 195 19 847.6-45 bekannt, selbsttragende 
Elektrolytfolien und Interkonnektorplatten einzusetzen. 
Unter selbsttragender Eigenschaft ist zu verstehen, daB 
die Folien nicht durchbiegen, wenn sie an einer Stelle 
angehoben werden. Die beiden Elektroden werden auf 
der Elektrolytfolie als Schichten aufgetragen. Sowohl 
die Elektrolytfolie, als auch die Interkonnektorplatte 
mOssen die mechanische Stabilitit gewahrleistea 

Eine Dicke von ca. 200—300 ^m der selbsttragenden 
Elektrolytfolie ist notwendig, um die mechanische Stabi- 
lity zu gewahrleisten. Eine dicke Elektrolytschicht 
hemmt jedoch nachteilhaft den in der Brennstoffzellen 
stattfindenden Ionentransport durch den Elektrolyten. 

Um diesen Mangel zu beheben, ist das Substratkon- 
zept entwickelt worden. Ein pordses Substrat wird aus 
einem der beiden Elektrodenmaterialien hergestellt und 
ubernimmt die tragende Funktion. Es muB dementspre- 
chend dick angefertigt werden. Hierfiir sind Schichtdik- 
ken grdBer als 0,5 mm erforderiich, weil die porose 
Schicht eine viel geringere Festigkeit als beispielsweise 
der Elektrolyt besitzt 

Auf dieses Substrat wird eine sehr dOnne Elektrolyt- 
schicht und hierauf die zweite Elektrodenschicht aufge- 
bracht Diese Dreischicht-Zelleinheiten werden zusam- 
men mit den Interkonnektorplatten in Serie zu einem 
Stack geschaltet 

Nachteilhaft an beiden vorgenannten Konzepten ist, 
daB fur die Herstellung der selbsttragenden Komponen- 
te teure Materialien wie YSZ, Cer-Verbindungen oder 
Lanthan-Verbindungen verwendet werden mOssen. 

Aufgabe der Erfindung ist die Schaffung einer Elek- 
trode sowie eines Brennstoffzellenstapels, mittels derer 
die vorgenannten Nachteile vermindert werden kdnnen. 

Geldst wird die Aufgabe durch eine Elektrode sowie 
durch einen Brennstoffzellenstapel mit den Merkmalen 
des Haupt- bzw. Nebenanspruchs. Vorteilhafte Ausge- 
staltungen ergeben sich aus den Unteranspruchen. 

Die Elektrode weist zwei Schichten auf. 

Die eine Schicht verleiht der Elektrode die selbsttra- 
gende Eigenschaft Dieser Zweck kann durch eine ent- 
sprechend dicke Schicht von z. B. 1 bis 3 mm erreicht 
werden. Bei Verwendung eines entsprechend stabilen 
Materials kann diese jedoch auch erheblich dunner als 
1 mm sein. 1m allgemeinen wird die Schichtdicke der 
selbsttragenden Schicht mehrfach dicker als die andere 
sein. 

Die selbsttragende Schicht ist vorteilhaft mechanisch 
stabiler als die ubrigen Elektrodenschichten oder die 
Elektrolytschicht Insbesondere auf diese Weise kann 
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teures Material eingespart werden. 

Die andere Schicht weist die erforderlichen katalyti- 
schen Eigenschaften einer Elektrode in einer Brenn- 
stoffzelle auf. Katalysiert wird beispielsweise die Refor- 
5 mierungsreaktion bei interner Reformierung mittels 
Anode oder die Oxidation des Brennstoff es. 

Die tragende Funktion von der katalytischen Funk- 
tion einer Elektrode zu trennen, ermoglicht die Verwen- 
dung billiger Materialien zur Erzielung der mechani- 
io schen Stabilitat Bei den bisherigen Konzepten muBten 
wie erlautert hierfiir zwingend teure Materialien ver- 
wendet werden. 

Alternative, preisgunstige Materialien fur die selbst- 
tragende Komponente sollten ferner folgende Kriterien 
15 fur ihren Einsatz erfOllen: 

— keine chemische Wechselwirkung mit dem In- 
terkonnektormaterial und der katalytisch aktiven 
Anodenschicht, 

20 — chemische Stabilitat in Brenngasen verschiede- 
ner Zusammensetzung (z. B. CH4/H2O, CnHm/H 2 0, 
H 2 /H 2 0), 

— Kompatibilitat mit den thermophysikalischen 
Eigenschaften (z. B. thermischer Ausdehnungskoef- 

25 fizient) der anderen Brennstoffzellen-Komponen- 
ten, 

— elektrische Leitfahigkeit zur Oberbruckung des 
Elektronentransports zwischen katalytisch aktiver 
Anodenschicht und Interkonnektor. 

30 

Besonders gut kdnnen Cermets bestehend aus Ni und 
AI2O3 bzw. Ni und T1O2 diese Kriterien erf ullen. Geeig- 
nete handelsubliche, billige Oxide sind ferner: O2O3, 
Fe 2 03, abgereichertes UO2. 

35 Die chemischen Eigenschaften von AI2O3 und H0 2 
gewahrleisten eine ausreichende LangzeitstabilitSt 
Wechselwirkungen mit dem YSZ der katalytisch akti- 
ven Schicht sind nicht bekannt (AI2O3) oder nicht schad- 
lich (Ti0 2 ). Die thennischen Ausdehnungskoeffizienten 

40 von A1 2 0 3 und T1O2 (8,3 * 10~ 6 K" 1 bzw. 9,1 • 10 ~ 6 
K" 1 ) sowie die sich intermediSr bildenden Verbindun- 
gen NiAl 2 0 4 oder NiTi0 3 (8,1 • 10~ 6 K"* 1 bzw. 10,3 * 
10- 6 K" 1 sind kleiner als die von YSZ (10^ • 10- 6 K^ 1 ) 
oder einem metallischen Interkonnektor (CrFe5Y203l: 

45 IWMO^K- 1 . 

Durch geeignete Zumischungen von Ni kann der 
thermische Ausdehnungskoeffizient den anderen 
BrennstoffzeUen-Komponenten angeglichen werden. 
Z. B. betrSgt der thermische Ausdehnungskoeffizient 

so fur 

Al 2 0 3 + xVoL%NiO: 
Al20 3 -i-xVoL%Ni: 
Ti0 2 + x VoL% NiO: 
Ti0 2 + x VoL% Ni: 

55 Durch die erhdhte Zumischung von NiO und Reduk- 
tion zu Ni wird auBerdem eine gute elektrische Leitfa- 
higkeit erzielt 

Durch die Verlagerung von Gaskanalen in die mecha- 
nisch stabilisierende Elektrodenschicht kann das Gas 

60 vorteilhaft auf kurzerem Wege im Vergleich zum bishe- 
rigen Substratkonzept der katalytisch aktiven Schicht 
zugefuhrt werden. 
Es zeigen 

Fig. 1 Brennstoffzelleneinheit mit Elektrode; 
65 Fig. 2 Brennstoffzelleneinheit mit Gaskanalen in der 
Elektrode. 

Fig. 1 zeigt eine aus Interkonnektoren 1, Gaskanalen 
2, Kathode 3, Elektrolyt 4, Anode 5 und 6 bestehende 
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Einheit, die fur einen Einsatz in Hochtemperatur-Brenn- 
stoffzellen vorgesehen ist 

Wie in Fig. 1 und 2 dargestellt wird bei der hier vor- 
gestellten Anode die tragende von der katalytischen 
Funktion ortlich getrennt Die Herstellung der tragen- 5 
den sowie der kataJytisch aktiven Schicht erfolgt durch 
gangige Verfahren: ein N1/AI2O3- oder ein Ni/TiC>2-Cer- 
met 6 wird durch FoIiengieBen und ggf . Laminieren von 
mehreren gegossenen Folien oder durch das Coat- Mix- 
Verfahren, die kataiytisch aktive Schicht 5 durch Sieb- 10 
druck oder NaBpulverspritzen hergestellt 

Durch Verlagerung der Gaskan&le 2 von Interkon- 
nektor 1 (Fig. 1) in das Innere der tragenden Schicht 6 
(Fig. 2) erreicht deutlich mehr Brenngas die kataiytisch 
aktive Anodenschicht 5 und fuhrt zu einer Erhohung des 15 
Brenngas-Umsatzes. Die Gaskanale 2 konnen beim 
Herstelien der tragenden Schicht 6 durch Verwendung 
von beispielsweise Kohlefasern oder vorgefertigten 
Hartpolymer-Matrizen hergestellt werden. Sowohl 
beim Coat-Mix- Verfahren als auch beim FoIiengieBen 20 
iassen sich diese ausgedehnten organischen Additive, 
bestehend aus C, H, O und evtL N in den Griinkorper 
einfugen. In einem VerkokungsprozeB wird der Korper 
vorgesintert, um Formstabilitat zu erhalten und an- 
schlieBend an Luft endgesintert, wobei die organischen 25 
Additive verbrennen und eine Kanalstruktur im poro- 
sen Substrat zuriicklassea 

Da auf diese Weise planparallele Brennstoffzellen- 
Koraponenten zusammengefugt werden, wird nicht nur 
das Zusammenfugen von Anode und Interkonnektor er- 30 
leichtert, sondern es wird auch in groBerem Umfang 
teures Interkonnektormaterial gespart 

Patentanspruche 

35 

1. Elektrode fur eine BrennstoffzelJe mit zwei 
Schichten (5, 6), bei der die eine Schicht (5) katalyti- 
sche Eigenschaf ten aufweist und die andere Schicht 
(6) selbsttragend ist 

Z Elektrode nach vorhergehendem Anspruch, bei 40 
der die Schichtdicke der einen Schicht (6) mehrfach 
dicker als die andere (5) ist 

3. Elektrode nach einem der vorhergehenden An- 
spruche mit in der dickeren Schicht (6) befindlichen 
GaskanaJen (2) fur die Zufuhrung von Gas zur kata* 45 
lytisch aktiven Schicht 

4. Brennstoffzellenstapel mit einer Elektrode nach 
einem der vorhergehenden Anspriiche. 
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Figur 1 
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